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Het op een gecontroleerde manier aanbrengen van zeer dunne metallagen op een me-
taaloppervlak is van groot technologisch belang. Dit verschaft de mogelijkheid om
artificiële structuren te maken, die gunstige eigenschappen hebben. Een voorbeeld
van een kunstmatige structuur is een'magnetische multilaag'. Een multilaag bestaat
meestal uit twee verschillende metalen die, om en om, in dunne lagen op elkaar gesta-
peld zijn. De magnetische multilagen zijn bij uitstek geschikt voor toepassingen op
het gebied van opslag en uitlezen van data. Tevens kunnen ze als sensoren worden
gebruikt. De kwaliteit van de magnetische eigenschappen is sterk aftrankelijk van de
vlakheid van de gegroeide lagen.
Om ervoor te zorgen dat de lagen vlak groeien, deponeert men eerst een heel
kleine hoeveelheid onzuiverheden op het metaaloppervlak, alvorens men met de groei
van het desbetreffende metaal begint. De aanwezigheid van sommige onzuiverheden
heeft een gunstig effekt op de groei van metalen: ze groeien laag-bij-laag.
Het is bewezen dat indiumatomen de groei van koper op een positieve manier
betnvloeden, terwijl antimoon geschikt is voor de groei van zilver lagen. Deze onzui-
verheden heten, met één naam, surfactants en ze vertonen een gemeenschappelijk
aspect in hun gedrag: de surfactant-atomen slagen er telkens in naar het oppervlak
te komen, zodat ze niet worden gevangen in de gegroeide metaallagen.
Het grootste deel van dit proefschrift beschrijft een onderzoek naar het gedrag van
indiumatomen op koperoppervlakken. Het betreft een experimenteel onderzoek en
de metingen zijn verricht met behulp van tlvee technieken: verstoorde hoekcorrelatie
(PAC) en raster-runnel-microscopie (STM).
De verstoorde hoekcorrelatie meettechniek (PAC) maakt gebruik van radioactieve
atomen, in ons geval een isotoop van indium (lllln), die wij op een oppervlak depo-
neren. Door de uitgezonden straling te meten, krijgen wij informatie over de lokaie
omgeving van de radioactieve atomen. Op deze manier komen wij te weten welke
plaatsen op het oppervlak worden bezocht, hoe de atomen bewegen, of de atomen
sterk gebonden zijn aan bepaalde plaatsen of welke plaatsen juist niet aantrekkelijk
zijn.
Het ftveede hoofdstuk van dit proefschrift beschrijft de meetopstelling waarmee
wij de radioactieve lllln atomen op een oppervlak deponeren. Allereerst moeten de
gewenste radioactieve atomen gescheiden worden van hun zwaardere of juist lichtere
broertjes en zusjes. Om dit te bereiken worden alle atomen geïoniseerd (ze krijgen
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een elektrische lading), versneld door een spanningsverschil van 50.000 V en door een
magneeweld afgebogen. De zwaardere ionen nemen de buitenbocht en de lichtere de
binnenbocht, zodat wij de radioactieve ionen via hun massa kunnen selecteren. Als
deze ionen direkt na de massaseparatie op het oppervlak zouden vallen, zouden ze
enorm veel schade veroorzaken doordat zij met een hoge snelheid aankomen. Het
unieke aan onze opstelling is dat het de mogelijheid biedt ionen af te remmen: hun
snelheid wordt 100 keer kleiner, van ongeveer 300.000 tot 3.000 m/s. Het l i jkt nog
steeds heel veel, maar met deze snelheid landen ze zachtjes op het oppervlak en
stoten ze de atomen van het oppervlak niet van hun plaats.
Met de "softlanding" opstelling zijn vervolgens metingen verricht aan het gedrag
van indium (surfactant) atomen op een koperoppervlak. Een oppervlak is niets anders
dan een vlak waar bolletjes (koperatomen) naast elkaar zitten en een heel regelmatige,
vierkantachtige strukruur vormen. In de praktijk is dit oppervlak niet exact vlak, maar
bestaat uit grote, vlakke srukken (zogenaamde "terrassen") gescheiden van elkaar
door stappen die de hoogte hebben van één atoom. Als er indiumatomen op het
koperoppervlak worden gedeponeerd, kunnen ze springen van kuiltje naar kuiltje
totdat ze bij een stap aankomen. Hier kunnen ze razendsnel langs de stap lopen
totdat ze bij een plek komen waar een verspringing van één atoomrij in de stap zit.
Zo'n verspringing in de stap wordt "kink" genoemd. In een kink blijven ze veel langer
omdat ze buren hebben aan tlvee kanten. Nog mooier is om drie buren te hebben, dus
om in een staprand terecht zien te komen. Maar het allermooiste is om het maximale
aantal buren te hebben. Dit is een positie in een terras, met vier buren: de meest
"gezellige" plek. Eenmaal zo'n plek verworven, blijven de indiumatomen op die plek
zitten.
Op welke manier kunnen indiumatomen de groei van koperlagen bevorderen? Stel
dat een indiumatoom in een staprand zit. Volgens computerberekeningen zal elk
koperatoom dat op het bovenste terras loopt en bij een rand komt waar indium zit,
het indiumatoom opzij kunnen duwen en zijn plek innemen. Op deze manier blijf het
indium altijd aan de stap en het vergemakkelijkt de sprong naar beneden voor alle
koperatomen die juist die plek bezoeken. Op deze manier is de kans dat een terras
op een terras op een terras ... gevormd wordt, veel kleiner geworden. Het gevolg zou
zijn dat er vlakke koperlagen ontstaan.
Maar gebeurt dit nu ook in de werkelijkheid? Om dit te weten te komen hebben
we gekeken waar het indium blijft als we extra koperatomen op het oppervlak depo-
neren. Wij zijn te weten gekomen dat een indiumatoom in het terras met één koper
"bovenbuur", het niet gunstig vindt om uit het oppervlak te komen en een paartje te
vormen met zijn koper-"bovenbuur", of geisoleerd op het oppervlak te blijven. Door
de hoeveelheid koper-"bovenburen" te variëren, hebben wij ontdekt dat er ten minste
drie atomen in de naaste omgeving van het indiumatoom aanwezig moeten zijn om
het voor het indium aantrekkelijk te maken de stap naar boven te wagen. En, eenmaal
naar boven gekomen, houdt het indiumatoom zijn koperburen bij elkaar. Bij de tem-
peraruren waarbij de laag-bij{aag groei van koper wordt bevordert, blijkt het indium
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Hoofdsruk 5 concentreert zich op de wisselwerking tussen indiumatomen en ko-
perstappen, zoals het met de verstoorde hoekcorrelatie techniek te "zien" is. Voor
dit onderzoek hebben we een speciaal soort éénkristal gemaakt, welke veel lange,
parallele stappen heeft aan het oppervlak. Na de indium depositie gaan de atomen
naar de stappen en het is te verwachten dat ze rijtjes vormen langs de stap, of soms
zelfs, dubbele rijtjes. De gebruikte techniek geeft echter aan dat indiumatomen aan
de stap afstand houden tussen elkaar. Dit heeft niet zozeer te maken met het feit dat
ze elkaar afstoten, maar met het feit dat ze niet goed "passen" op het koperrooster,
omdat de koperatomen veel kleiner zijn dan de indiumatomen.
Het gedrag van de surfactantatomen lijkt verder op dat gemeten in het geval van
een gewoon kristal: in eerste instantie gaan alle indiumatomen naar de stappen en
ze proberen in de stap en, uiteindelijk, in het terras te komen, waar ze vier buren
hebben. Dit bevestigt nogmaals het beeld verkregen uit hoofdsruk 4 waaruit blijkt
dat indiumatomen het liefst in een omgeving met vier buren zitten.
Het feit dat de verstoorde hoekcorrelatie (PAC) techniek aangeeft dat indiumato-
men aan stappen ver van elkaar te zitten, strookt niet helemaal met eerdere metingen
waaruit bleek dat indium lange rijtjes vormt. Om extra informatie te krijgen over dit
onderwerp, hebben wij ook raster-tunnel-microscopie (STM) metingen verricht. Via
deze techniek is het mogelijk direkt te kunnen zien wat er zich op het oppervlak af-
speelt. Dit komt door het achterliggende principe en gaat als volgt. Een vlijmscherpe
naald wordt bewogen over het oppervlak met atomaire precisie en, door een spanning
aan te leggen tussen de naald en het oppervlak, kan er een stroom worden gemeten.
De sterkte van deze stroom is heel sterk aftrankelijk van de afstand russen het puntje
van de naald en de plaats van het oppervlak waarboven dit puntje zich bevindt. Dus
alle variaties in de gemeten stroom kunnen worden omgezet in hoogteverschillen van
het oppervlak. Onder gunstige omstandigheden kan men hiermee individuele atomen
afbeelden.
In Leiden staat er een heel bijzonder STM-apparaat: het is het snelste van de we-
reld, en het biedt ook de mogelijkheid de temperatuur van het oppervlak over honder-
den graden te variëren, terwijl we toch naar hetzelfde srukje oppervlak blijven kijken.
Dit is niet makkelijk te realiseren omdat tijdens het verhitten of het koelen van een
kristal, het oppervlak ten opzichte van de naald zal bewegen. Als de positie van de
naald niet kan worden aangepast, zal de naald zich 'boren' in het oppervlak, of wordt
de afstand zo groot dat het oppervlak voorgoed uit zicht raakt. Dit komt doordat de
naald slechts over een zeer beperkte afstand van 0.001 mm in de richting loodrecht
op het oppervlak kan worden bewogen. In richtingen parallel aan het oppervlak be-
weegt de naald binnen een vierkantje van 0.0035x0.0035 mmz. Dit betekent dat de
verschuiving van het puntje van de naald ten opzichte van het oppervlak nooit groter
mag worden dan 0.001 mm.
Omdat de indiumatomen waar we naar willen kijken, bij kamertemperatuur te snel
bewegen voor de microscoop, moesten wij de beweeglijkheid van de atomen verlagen.
Dit werd gedaan door het kristal naar -210'C te koelen. Wanneer er indiumatomen
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op het koude oppervlak worden gedeponeerd, vriezen ze vast op de plek waarop ze
aankomen, maar als de temperatuur langzaam wordt verhoogd, kunnen wij de eerste
sprongen van onze atomen over het terras in de STM-beelden zien. Op een gegeven
moment komen ze bij een stap aan en hier vormen ze inderdaad rijtjes langs de stap.
Uit deze observatie en uit de PAC-metingen, hebben wij de conclusie getrokken dat de
indÍumrijtjes blijkbaar niet compact zijn en dat indiumatomen voldoende ruimte tus-
sen elkaar houden, zodat een kortzichtige techniek als PAC de atomen als geisoleerd
aan de stap ziet.
De STM-beelden hebben laten zien dat indiumatomen heel beweeglijk zijn langs
stapranden, zelfs bij de zeer lage temperatuur van -150'C: ze kunnen met gemak van
één indiumrijtje naar een andere gaan, wat aanwijst dat de plekken die ze bezoe-
ken volkomen equivalent zijn, en, dus, is er geen voorkeur voor één bepaalde rij. Er
gebeuren interessante dingen bij temperaturen van ongeveer -130'C, wanneer kope-
ratomen beginnen te bewegen. Hun eerste 'toegestane bewegingen' bestaan eruit dat
zij de stappen verlaten en, dus, open plekken achterlaten. In dit geval, slagen indi-
umatomen erin om de plekken op te r.'ullen. Dit is hetzelfde wat wij eerder hebben
geconcludeerd: de meest 'gezellige' plek is één met vier koperburen, en om dit te
bereiken, moeten de indiumatomen eerst een plaats vinden waar ze drie koperburen
hebben. Een plek in een stap, waar een koperatoom weg is gegaan is zo'n plek.
Door het visuele karakter van de STM-techniek, was het mogelijk te bepalen dat
hoewel het indium zeer mobiel is op een koperoppervlak, hij kan zijn meest geliefde
plaats in een terras alleen maar veroveren als het koper dat toestaat. Dit gebeurt
namelijk bij temperaturen waarbij het koper voldoende mobiel is en niet alleen open
plekken in de stappen achterlaat, maar ook in terrassen.
Hoofdsruk 7 beschrijft een PAC-onderzoek naar het diffusie mechanisme van zil-
ver atomen op een zilveroppervlak. In het geval van indium op koper was het dui-
delijk dat indiumatomen zich op het oppervlak bewegen door te springen van kuiltje
naar kuiltje. Er is nog een andere, meer ingewikkelde manier waarop de atomen over
het terras kunnen lopen. Dit mechanisme heet 'plaatsverwisseling' en het gaat als
volgt. Een atoom op lneï terras duwt een naburig atoom urt het terras en neemt de
daarbij vrijgekomen plek in. Het verdreven atoom komt op het oppervlak terecht, en
haalt op zijn beurt een ander atoom uit het oppervlak zodat hijzelf weer Ín het terras
terecht komt. De essentie van dit mechanisme is dat er steeds een ander atoom is
dat de beweging voortzet. Dit lijkt een heel ingewikkeld proces, maar er het komt
wel degelijk voor: platina-atomen bewegen op deze manier op een platinaoppervlak.
Het was theoretisch voorspeld dat zilveratomen een duidelijke voorkeur hebben voor
'springen' boven 'plaatsverwisselen'. Het is geen triviale aangelegenheid om deze
voorspelling te toetsen. Dit komt doordat atomen razendsnel bewegen en geen meet-
instrument is snel genoeg om de beweging van een atoom ln beeld te brengen, zodat
zijn afgelegde pad duidelijk te 'zien' is. In het gunstigste geval zien we alleen de si-
tuatie voor en na een sprong. Een beeld van een beginsiruatie is hetzelfde als dat van
een eindsituatie, behalve dat je ziet dat een atoom verplaatst is. Maar omdat atomen

































































uit het terras is gekomen (nadat hij van plaats is verwisseld met een ander atoom) of
dat het hetzelfde atoom is dat je zag voordat het naar een plek verder is gesprongen.
Wat we nodig hebben is dat we individuele atomen een kleurtje kunnen geven.
Dit is precies wat onze PAC-techniek doet: hij maakt gebruik van radioactieve
atomen en 'ziet' alleen maar deze atomen. Dit betekent dat wij duidelijk onderscheid
kunnen maken russen de twee bewegingsmechanismes. Radioactieve zilveratomen
beworen op het oppervlak zenden een bepaald signaal uit. Bij het opwarmen van
het kristal, kunnen ze lopen en, als ze 'springen', kunnen ze bij een staprand terecht
komen. Dit signaal ziet er anders uit dan het eerst gemeten signaal omdat er meer
zilverburen in de buurt zijn. Op dit moment is het raadsel al opgelost: alleen door
op het oppervlak te springen, kunnen de door ons gedeponeerde radioactieve atomen
bij een stap aankomen.
Als zilveratomen toch van plaats gaan 'verwisselen' met elkaar, komen ze direkt
na de eerste beweging in een terras terecht. Het uitgezonden signaal verschilt weer
van het eerste dat afkomstig is van zilveratomen op }:ret oppervlak en ook van dat
uitgezonden door atomen die aan een staprand zitten. Op deze manier is het dus
altijd mogelijk te bepalen op welke manier de beweging plaats vond.
Het resultaat van dit onderzoek is verrassend: het blijkt dat zilveratomen niet
alleen 'springen', maar dat ze ook met elkaar van plaats 'verwisselen'. Ze beginnen
met 'springen'bij een lage temperatuur, maar bij hogere temperaturen gaan ze ook
'stuivertie wisselen'.
-
